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Abstract The crystallization effects of boron (B) powder on the phase, full width at half maximum (FWHM) values, and

critical properties were investigated for in-situ reacted MgB2 bulk superconductors. The semi-crystalline B powder was heat-

treated at different temperatures of 1000, 1300 and 1500 oC for 5 hours in an Ar atmosphere. Then, using as-received and heat-

treated B powders, the MgB2 samples were prepared at 600
oC for 40 hours in an Ar atmosphere. As the heat-treatment

temperature of the B powder increased, both the particle size of the B powder and crystalline phase increased. In the case of

MgB2 samples using B powders heat-treated at above 1300
oC, unreacted magnesium (Mg) and B remained due to the improved

crystallinity of the B powder. As the heat-treatment temperature of B powder increased, the critical current density of MgB2

decreased continuously due to the reduction of grain boundary density and superconducting volume caused by unreacted Mg

and B.
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1. 서  론

2001년 일본의 Akimitsu 연구그룹에 의해 발견된 MgB2

초전도체는 초전도 전이온도가(Tc) 39 K로
1) 기존의 NbTi,

Nb3Sn등과 같은 금속간 화합물 초전도체에 비해 높아 고

가의 액체헬륨을 냉매로 사용하지 않고 20 K 근처에서 냉

각기로 운영되는 초전도 응용기기에 적용될 수 있다.2-5)

또한 고온 초전도체에 비해 결맞음 길이(coherence length)

가 길고 전류 이방성이 심하지 않는 장점을 가지고 있

다.6) MgB2 초전도체는 결정립계에 weak links가 없고,

플럭스 피닝 센터(flux pinning center)로 작용하는 결정

립계의 밀도를 높일 경우 임계 전류 특성을 향상시킬 수

있다.7) 따라서 MgB2의 결정립 크기를 제어했을 경우 초

전도성에 크게 영향을 줄 수 있다. 

붕소(B)보다 마그네슘(Mg)의 낮은 용융점(650 oC)으로

인하여 MgB2 형성은 650 oC 또는 그 온도 이상에서는 액

상인 Mg의 빠른 이동으로 MgB2 상 생성 반응이 일어

나며 결정립 크기는 초기 B의 입자 크기에 의존한다.8)

한편 열처리 온도가 600 oC의 저온에서는 Mg과 B모두

고상 상태 확산에 의하여 MgB2 상이 형성되는데, 이때

결정성장은 액상-고상 반응보다 느리게 일어나게 되고

MgB2의 결정립 크기가 작게 형성되어 상대적으로 높은

임계전류밀도를 보이게 된다.9) 또한 초기 반결정질의 B

분말을 밀링하여 비정질로 만들게 되면 MgB2의 반응성

이 높아지고 결정립 크기가 작아져 임계전류밀도를 향

상시킬 수 있다고 보고되었다.10) 
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본 연구에서는 초기 B 원료 분말의 결정화가 MgB2

상 형성 및 초전도 특성에 미치는 영향을 살펴보기 위

하여 1000 oC 이상의 다양한 온도에서 열처리 후 B 분

말의 상 및 결정성의 변화를 살펴보았고, 열처리 된 B

분말을 사용하여 600 oC 저온에서 MgB2 초전도체를 제

조하여 결정성, 결정립 크기, 임계온도, 임계전류밀도의 특

성을 분석하였다.

2. 실험 방법

초기 분말로 Mg(순도 99 %, 입도 4~10 µm, Tangshan

Weihao Magnesium Powder Co. Ltd., China) 결정 분말

과 B(순도 95~97 %, 입도 1 µm 이하, Tangshan Weihao

Powder Co. Ltd., China) 반결정질 분말을 사용하여 in-

situ 반응으로 MgB2 펠렛을 제조하였다. B 분말의 결정

화를 위하여 초기 B 원료 분말은 직경 15 mm, 두께 20

mm의 펠렛으로 제조되어 산화방지용 Ti 튜브에 밀봉된

후 1000 oC에서 1500 oC까지 온도를 변화시켜가며 고순

도 Ar(99.999 %) 분위기 하에서 5 시간 동안 열처리 되

었다. 이후 B 펠렛을 미세 분말로 분쇄한 후 Mg:B =

1:2의 비율로 혼합한 뒤 30분간 핸드믹싱 하였다. 혼합

된 MgB2 분말은 직경 15 mm, 두께 12 mm의 펠렛으로

만들어 Ti튜브에 밀봉된 후 600 oC에서 40 시간 동안 고

순도 Ar분위기 하에서 열처리 되었다. 이때 승온 속도

는 300 oC/h이었다. 

B 분말의 결정화 정도와 합성된 MgB2의 상 분석 및

결정구조 분석은 Cu-Kα(λ = 1.5418Å) 타켓을 사용하는

X-ray diffraction(XRD, Rigaku)으로 측정되었다. B 분말

은 2θ가 10-70
o

, 그리고 MgB2 분말은 20-80
o

 범위에서

0.02
o

 간격으로 측정되었다. 분말의 입자 크기를 확인하

고자 field emission-scanning electron microscope(FE-SEM)

을 사용하였다. 초전도 특성 측정은 magnetic property

measurement system(MPMS, Quantum Design)을 이용

하였다. 초전도 임계온도 측정은 20 G의 외부자기장에

서 20-40 K범위에서 측정되었고, 0-7 T의 자기장하에서

5 K과 20 K의 온도에서 자화율이 측정되었으며, Bean’s

critical model을 이용하여 임계전류밀도를 계산하였다.

3. 결과 및 고찰

Fig. 1은 as-received B 분말과 B 분말을 1000 oC, 1300
oC, 1500 oC 온도로 각각 열처리 했을 때의 XRD 결과

이다. As-received B 분말은 반결정질 형태의 회절 피

크들이 관찰되었다. 1000 oC 온도에서 열처리 된 B 분

말에서는 피크들의 세기가 소폭 증가함을 보일 뿐 as-

received 분말과 큰 차이를 보이지 않았다. 하지만 1300 oC

이상의 온도에서 열처리 된 B 분말에서는 35o, 44o 근

방의 B 피크들의 세기가 강해지고, 결정질의 회절 피크

가 나타났다. Table 1은 as-received 및 열처리된 B 분

말의 피크 중 19o와 44o에서 나타나는 (021) 피크와 (324)

피크의 반가폭(full-width at half-maximum, FWHM)과

결정립 크기를 각각 측정, 계산한 결과이다. (021) 피크

의 반가폭은 열처리 온도가 높아질수록 0.282o, 0.262o,

0.243o, 0.222o 로 감소하였고, (324) 피크에서도 (021)

피크와 비슷한 경향으로 반가폭이 작아졌다. Williamson-

Hall 법으로11) 계산된 결정립의 크기는 열처리 온도가 높

아질수록 증가하였다. 높은 온도에서 B 분말을 열처리

할 경우 반결정질 구조에서 결정질 구조로 바뀌면서 결

정립 크기가 증가하게 되고, 결정성도 향상됨을 알 수

있다. 

Fig. 2는 as-received B 분말과 1000 oC, 1300 oC, 1500
oC에서 열처리 된 B 분말의 FE-SEM 이미지이다. As-

received B 분말은 평균적으로 1 µm 이하의 크기이며 입

자들이 뭉쳐져서 덩어리 형태로 되어있다. 열처리 온도

가 증가함에 따라 전반적으로 B 입자의 형태가 커지는

것이 관찰되었으며, 이는 앞서 계산된 결정립 크기의 증

가와 일치한다. 

Fig. 3은 as-received B 분말과 온도별로 열처리된 B

Fig. 1. XRD patterns for as-received B powder and B powders

heat-treated at various temperatures.

Table 1. FWHM value and crystallite size of B powders heat-

treated at different temperatures.

Temperature(oC)
(021)

FWHM(o)

(324)

FWHM(o)

Crystallite 

Size(nm)

As-received 0.282 0.470 11.3

1000 0.262 0.448 11.7

1300 0.243 0.221 12.1

1500 0.222 0.222 15.1
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분말을 이용하여 600 oC에서 40 시간 열처리를 통하여

제조된 MgB2의 XRD 결과이다. 모든 시편에서 MgB2

상이 잘 형성되어 있음을 확인할 수 있었고 MgO 이차

상이 같이 관찰되었다. MgO 상은 MgB2 열처리 시 B

분말에 존재하는 B2O3가 Mg와 반응한 결과로 볼 수 있

다. B의 열처리 온도가 1300 oC 이상인 MgB2 시편에서

는 반응하지 않고 잔류하는 Mg과 B이 관찰되었다. B

분말을 높은 온도에서 열처리하게 되면 입자 크기가 커

지고 결정성이 향상되면서 Mg과의 반응성은 상대적으로

떨어지게 되어 XRD 결과에서와 같이 반응하지 못한 Mg

과 B등이 잔류하게 된다. Table 2는 MgB2의 피크의 반

가폭을 이용하여 Williamson-Hall 분석법으로 계산된 MgB2

결정립 크기를 나타내었다. B 분말의 열처리 온도가 높

을수록 MgB2 피크의 반가폭이 감소하는 경향을 보인 반

면, 계산된 결정립 크기는 증가하는 경향을 보였다. 이

는 열처리된 B 분말의 입자 크기가 커짐에 따라 합성

된 MgB2의 결정립의 크기도 증가된 것으로 사료된다. 

한편 B 분말의 열처리 온도에 따른 MgB2의 임계온

도 결과는, B 분말의 열처리 온도와 상관없이 모든 시

편에서 임계온도(Tc,onset)는 36.5 K로 나타났다. 이는 MgB2

내에 반응하지 못한 Mg, B 등이 잔류하여도 Tc에 영향

을 주지 않는 것을 알 수 있다.

Fig. 4는 as-received B 분말과 열처리된 B 분말을 갖

고 제조된 MgB2의 자기장-임계전류밀도 결과이다. 자기

Fig. 2. SEM images of B powders heat-treated at various temperatures. (a) as-received (b) 1000
o
C, (c) 1300

o
C, and (d) 1500

o
C.

Fig. 3. XRD patterns for MgB2 samples prepared at 600
oC for 40

h using B powders heat-treated at different temperatures.

Table 2. FWHM value and crystallite size of the MgB2 bulks heat-

treated at 600 oC for 40 h using B powders heat-treated at different

temperatures.

Sample
(110)

FWHM(o)

(002)

FWHM(o)

Crystallite 

size(nm)

As-received B 0.430 0.386 19.0

1000oC B 0.362 0.345 28.1

1300oC B 0.299 0.332 28.5

1500
o
C B 0.340 0.284 45.6



468 유병윤·김찬중·박순동·전병혁

장에 따른 임계전류밀도 값은 as-received B 분말을 사

용한 MgB2 시편이 가장 우수하였고 B 분말의 열처리

온도가 높아질수록 Jc 가 낮아지는 결과를 보였다. 한 예

로 5 K, 5 T의 경우, as-received B 분말과 1000 oC, 1300
oC, 1500 oC에서 열처리된 B 분말을 사용한 MgB2 시편

들에서 각각 10892, 9971, 6788, 4556 A/cm2의 Jc 값을

나타냈다. 20 K의 경우에서도 5 K에서와 비슷한 경향을

보여주었다. 즉, B 분말의 열처리 온도가 높을수록 자

기장-임계전류밀도 특성이 저하되는 결과를 얻었는데, 이

는 결정성 향상으로 인한 flux pinning center로 작용하는

결정립계 밀도가 감소되었기 때문이고 또한 앞선 XRD 결

과에서 보듯이 높은 온도에서 B 분말을 열처리 한 시

편에서는 반응하지 않은 잔류 Mg과 B으로 인하여 초

전도 분율이 감소했기 때문이다.

 

4. 결  론

본 연구에서는 B 분말의 결정화 정도를 다르게 하기 위

하여 B 분말을 1000 oC, 1300 oC, 1500 oC로 열처리 하

였고, 열처리 된 B 분말로 MgB2를 제조하여 상분석, 결

정성 그리고 초전도 특성을 연구하였다. B 분말의 열처

리 온도가 증가할수록 B 분말의 XRD 피크의 세기가 증

가하였고, 특히 1300 oC 이상의 온도에서는 결정질의 회

절피크가 나타났다. 이로부터 B 분말이 열처리를 통하여

결정성이 향상되고 결정립 크기가 증가하는 것을 알 수

있었다. 1300 oC 이상에서 열처리된 B 분말을 사용하여

제조된 MgB2 시편들의 경우, 반응하지 않고 잔류하는

Mg과 B이 있음을 확인하였다. B 분말의 열처리 온도가

높을수록 자기장-임계전류밀도 특성은 저하되었는데 이는

결정성 향상으로 결정립계 밀도의 감소와 미반응된 Mg

과 B으로 인하여 초전도 분율이 감소했기 때문이다.
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